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温 泉 の老 化 に関 す る研 究 (第 1報)
三朝温泉の湧出後のラドン含量の変化
岡 LLr大 学 盗 泉研 究所 化学 部
杉 IlIi-
温泉の老化に関する化学的研究としては,
本邦に於て,岡部建蔵氏1)服部苛蔵氏2)塚田
治作氏31等の触媒作用の研究が見られる.洩
泉の医療的見地からも老化現象は極めて弔要
な意義をもつと考えられている.
老化現象について,過酸化水素分解 反応,
ペンジヂン反応等の研究が知られている.然
しながら如何なる溶存成分がどの様に変化す
るかについては殆ど定量的には知られていな
い.そこで著者は,本邦温泉中ラドン含量の
最高を示す三朝温泉に於て湧出後のラドン含
量の時間的変化の測定を行ったので,これら
の結果について報告する.
測 定 方 法
I.M.泉効計を現地に携行し,採水喝にて,
温泉水約IBを採水し,一定容器に出来るだけ
泡立たぬ棟に移した後,20ccのホールピペッ
トにて表面水を吸取少,常法によDラドン含
量を適当な時間間隔を置いて測定した･この
測定にあたり,測定時間間隔が短いため,Ⅰ･
M.泉効計の電離動こ附着した放射性元素 が
十分に壊変しつ くさな いためか,次の測定
健
に於て自然漏電が大きくなるので電離由 は
4筒を用意し,順次に使用していった.
結果 並 び に考察
測定徳男を第l表より第6表に示す.第 1国
に於て,曲線Aは容量約･-)00ccの細tj共栓瓶に
温泉水を充たし,栓を取除いて自然放冷を行
ったものである･細口共校閲の口の内径 は
約-9cmであった.これから20ccづつを取って
測定を行った.最初の測定開始後56分にて温
泉水を瀧に満たして後,更に20ccを取ってラ
ドン含量を測定した･又最初の測定開始後76
分にて再び温泉水を瓶に一杯にして,密栓を
なし,現地より実験宝に持帰っ てか ら,Ⅰ.
帆.泉効計にて同様に測定を行った.次に第1
回の測定開始後116分に於て細口共栓瓶か ら
内径約 10cm高さ約9cmの水槽に移し,それ
以後も同様に水槽の表面水を20ccづつ取少,
測定を行ったものである･
曲線Bは採水瓶にて採水した温泉水的 lBを
内径約17cm,高さ約27cmのビーカーに注意
しながら移し,自然に放冷させながらAと同
様に表面水を20ccづつ取って測定を行ったも
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第 2 表
昭那 7年･棚 6日1時 ?1分採水 (ヒスイの動(窪琵壬妄言票)S詣蒜芸ビ-カ-)
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第 tFi 表
昭和27年6月13日 16時41分採水 泉温320C,(大橋0･T･R.の潟)
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備 考
約18を内径17cm高 さ27cmの
ビー カーに移 し, ヒ スイの湯
の浴 悟に浸す
瓶から20ccを取出した後は,再び温泉水を新
曲線Cは容量掛-)00ccの細口共栓蘭 (口の内 たに充たして密栓をし,常に瓶中に杢気の入
径約2cm)に一杯採水した ものに密栓 を な らぬ様に行った.
し,測定の度毎に栓を取除いて20cr･づつを取 i'occの温泉水を取出Lた後,新たに温泉水
少,Ⅰ･M･泉効計にてラドンの定量を行った. を充たしても,最初に瓶中に存在する温泉水
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第 6 表
昭和ヨ7年(用 13日9時40分･採水 泉温43･80C(ヒスイの湯 )
容量約1gの純 口共栓執 (口径3cm)に
採水,密栓したもの,測定の度酎こ栓を
Jfk-徐き2OL･Cづつを探った後直ちに新た
に温泉水 を加えて裸栓
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の容積と,新たに加える温泉水の容積との割 新たに加える温泉水のラドン含量との間には
倉,並びに最初の温泉水中のラドン含量と, 著しい変動がないものと考えられるから,こ
温泉の老化作用に騎する研究 (欝1報)
れから生する誤差は殆ど間軌こならぬほどで
ある.
曲線Eは最初に存在するラドンが自然崩壊
によってのみ減少する割合を示したものであ
る.
以上の結果から知られる事は,ラドンは大
気に接する面積が大きいほど,その逃散速度
が大きいことである.実験Aに於て,過泉水
の客気に接する面積は第 2図よE)各測定の慶
に変化するので,計算が困難であるが,
第 9 囲
第 7a表
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この測定に於ては,第4回目を20cc取出し
て後1-2分後に再び温泉水を新たに充たした
のであるから,第1回から第3回までに温泉
水の表面が墨気に接する面積を考 えれ ば よ
い･即ち各回に於て温泉水の茎気に接する面
積は,第7a表の通りであるから,第 1回の測
定から第4回までの闇に温泉水の客気に接す
る平均面積は次の横にして計算した.
平均の表面積の半径をγm,第1.第2.第8回
目の表面積の牛径を夫々γ1,γ_"γ3,更に第
1,第2,第 3回目の表面積の重みを夫々､rl,
lV2, Ⅳ畠と置けば,
γm=聖Td Bld R_T3lr+ lVi,+ lV3
となる.
今第1回目の測定によって生する温泉水の
客気に接する時間が,第2,第3回の測定によ
って生する温泉水の墨気に揺する時間の約2
倍であるから,第1回日の表面積の重みを1.0
第2,第3回目の表面積の蚤みを夫々0.5とす
れば,上式より客気に接する面積の平均年径
γAmは次の様になる.
γAm=星型iO旦塑些L+_(9911墾 )=2.85cm
l.O+ O.5+ O.5
即ち2･85cmとなるから平均 面積 PAは,
PA-7TTA血盟よE)25.5cm-oとなる.
次にBの実験に於て,温泉水の墨気に接す
る表面鏡の年径γBは8.5cmであるから表面積
PBは226･9C,m2となる.
今A及びBに於て客気に接する表面積の比
を取ると次の様になる.
B/A-農 芸-諾 意 -諾
-8.89≒91･-.I(1)
次にラドンの逃散速度を比較する･A･Bの
実験に於て,最初夫々333マッヘ,358マツ-
であるから,A.Bのラドン含量は暑同程度と
見て差仕えたく,相対応する時間によってラ
ドン含量の変化の比較が可能となる･
即ちラドン含量の対数を縦軸に,時間を横
軸に取れば第3圏の如 くになE),何れも暑直
線上に承る･第8図によD,直線A･Bの交点
(測定開始よE)約12分後)よD測定開始後
珍 r･:. 性
4,' :'･ 卜｣
logRn(MTir,he)
120 2LIO 360 480
200分までのラドン含量の変化は次の桜にな
る.
Aに於て,2.r)112.36-0.15
Tiに於て,2.わ7-2.02-0149
となり,RとAの比は大体3に近い値になる.
(I)よりBとAとの表面積の比は約9に近い値
を示すが,実際に自然に故冷した場合に,ラ
ドンの逃散する割合は (2)より大体 3:1とな
る.そこでラドンの逃散速度は表面積の比の
平方根即ち,年径の比に大体比例する事が(1)
6 0 O 720 840 9(･0 1080時間(分)
(2)より知られる.
次に直径が夫々3.5,C･'r),8.5cmの円筒或
はビーカ-を便別して,泉温･36.5-37.80C,
気.IBL20.ど-93.00C湿度 63-80%に於て行っ
た結果を第 7l)～'L)表に示す.叉ラドン含量の
対数を縦軸に,時間を横軸にとると第 5図の
如 く,各々峯直線上に釆る･ ･じるLは直径
3.5cmの円筒にて行ったものであり, Oは直
径一･6(･mのビーカー,×は直径6.5cmの円筒を
使用した結果である.これらの点を通る直線
を夫々a,C,1)で示す.
温泉の老化作用に関する研究 (算1報)
今托,1)の実験に於て,一定量のラドンの逃
散時間を比較すると,第5)囲よわ,'Ttに於て
は,31()-32-30Lq(分),I)に於てはIGT･- O -
165(分)となるからn/),-:三0･q/16:-I-LST･･(/q)
となる.
次に;I,1)の直径を比較すると p.- 3.r)cm,
b-6･5cmであるから1,/a-6.r}/3.[･-1.86-.
日.(4)
即ち一定量のラドンが逃散する時日制ま,蛋
気に揺する面積の直径に界逆比例するから,
一定時間のラドンの逃散量は墨気に接する両
横の〈ド径に比例することになる.
同様に1),Cを比較すると,節:3図より一定
量のラドンの逃散する時間は,
1-に於て,165-0-16[)(分)
｡に於て,165-46-119〔分う
故に 1-/C-1Gr)/119-1･38となる･･･〔(-))
次にlJ,Cの表面積D直径の比をとると
C/h-8.5/6.(,-1.31L-･･(6)
となって前述と同様に,一定量のラドンの逃
散時間は表面漬D宜径に客逆比列するから,
一定時間のラドンの逃散畳は墨気に接する
面積の牛径に暑比例する.
又はじめから密栓をしたものは,採水後数
時間は幾分急な減少を示すが,それ以後はラ
ドンの崩壊曲線と暑平行的な変化を示す様で
ある･白然崩壊による減少速度より大きいの
は,栓を収った時とか,僅かの振動等によっ
ても逃げるのではないかと思われる･大体崩
壊によって失われる量の 2倍が約1S時間後に
曲線(/1に於ては見られた.
以上の測定に放て実験A･Bの採水直後の泉
主動ま41.30(,l～4】.50CであD,気温は'2r).()OC
～.14.5)OCでA･Bの葦験は殆ど同一の条件に
於て行われたものと見てよい･
叉'iL･-;気に接する面の大きさにより,ラドン
の逃散量の変化する事は血塊ilからも明らか
に見られる.即ち急激に減少しているところ
が細｢1瓶より水槽に移して後に生 じた現象で
あって,第 1回の測定開始後i'7時間にはラド
ンは既にな くなっている.
叉曲線P,から,拝承後のラドンの逃散 及び
崩壊による牛減親を求めると大体 10i!分とな
/3 1
上述の結果の中で大気亡国こ放冷したものは
温泉水の温度 41.30(二～41･･rJOCから大乗の温
度まで降下して屠り,気休の溶昭鹿は温度に
ょって著しい変動が見られるので,湿度の条
件を撃えることによって,ラドンの逃散量は
変化する事が預想封 tる･そこで採水した温
泉水を浴槽に浸して,泉温 4]･lI,OC～4118OC
に於て,ラドン含量の変化を測定 したt(こ
の際浴槽底の泉泥は13.4-i3･80(l,を示した･)
この結果は既に第(,表並びに第6表に示した･
第1国中曲線l;及びIrがそlilJである･
今ラドンの逃汝速度式が,泉温,気温,湿
度気E一定に於て,ラド./含量につき-次式
で表わし得るものとすれば
空票 -1- ko (Rn)
これを精分して
ln▲こRn)ニーk｡t+C｡
常用対数に換算すると
10g(Rn)ニー0.4343k｡t+(二･-.･(7)
とな り,ラドン含策の対数は時間の-次式で
示される.これを葦原に泉温iLi')～=･80C
気温 21･2-B3.00(1,使用した客音別ま内 径 約
17(,m 高さ約27｡mのど-カーに於て得られた
貰韻伍より,最小二乗法によって,ラドン含
量の逃散速度式を求めると次の様になる.
logL1.--0.0048t+2･59-･･･(8)
移 原
第 4 因
偉
logRn(MIt(:he)
O 30 60 90
こ1にLl:ラドン含景(マツ-)t:時間(分)
(7)(8)式に示される理論式と質験値とは,比
較的よく一致する.これらの事貫から明らか
にラドンの逃散速度はラドン含量について-
次式で示される.
然しながらこれらの計算値と賓測値 との
間の最大誤差が 7･5マツ- (採水後56分)が
見られ,この値は測定誤差以上と思われる･
これらの原因につき色々考慮した ので あ る
が,次の事があげられる･(1)採水後40分頃
よD,約 10分間浴槽の水がかなり動揺した･
(2) 気温並びに湿度の変化
気温は第 4図の如 く変化して潜E),計許よ
E)求めた直線Rと賃測曲線Qとの関係が,気
温 r'.･-'oCの直線rlと,貰測気温曲線Wとに関
]20 1{'(1 1(}0(分)
して凸凹が逆になっている･この邪質は気温
の昇降により,ラドンの逃散量に変化を釆た
すことを示すものであり,各気温に於けるラ
ドンの分配率からも明らかである･
叉湿度は現地に於て測定しなかったのであ
るが,規触 T_程近い百葉箱の自記湿度計と比
較すると,ラドン含量の変化と湿度とが署逆
比例の関係にある如 くに見受けられた･
現地の湿度と百葉箱の湿度とは当然異るは
づであるが,気温が何れも同じ程度であるた
め,湿度の絶対値は異るが,暑比例する事が
其の後の鷺洲によって認められた･即ち百葉
箱よE)も現地に於てB･-,～31%湿度が更に大で
あるので,第4国の湿度は百葉箱の湿度を現
地の湿度に換許したものである･なお葺測の
温泉の老イヒ作用に関する7]7F究 (俸1報)
結果より穣想される最低湿度の時刻と自記湿
度計の表に記録された時刻との間に約 1時間
のずれがあったが,表に記録された最低湿度
の時刻を,預想される最低湿度の時刻までず
らしたものである.
気圧の変化は殆ど認められ す,747- 746
mm llg記録表そのま1で (補tEせず)殆 ど
一定と見て差仕えないほどであった.
上述の気温,湿度の変化の外に浴槽の動揺
による影響がかな少あるものと思われ.るが,
これのみの影響だとすれば,動揺してからの
ラドン含量の変化は,Rに平行な直線となる
はづであるが,図の様な変化を示している点
から考えても気温,湿度の変化は無視出来ぬ
と思われる.
以上の事貰並びに結果から,ラドンの逃散
速度はラドン含量について-次式で示される
と共に浬泉水の蒸発によって失われる水蒸気
と共に逃散するラドンも存在する事が指摘さ
れ得る･この事柄は海洋上の大気中に塩分の
存在する事茸からも推察される.
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第 8表
昭和27年10月6日10時45分採水(ヒスイの湯)泉温;38.OQC(気温21.OOC)
償 還 竪冨篭 等)
No 】時 亥り 経管 問 F慧m(逮
:I :.:I-:: .:.I. ;:-:.;:lT'
束 ｡C混 声泉 oc温
22.5 r 37.8
23.0 36.9
第 9表
昭和27年1O月6日10時55分採水(ヒスイの湯)泉温38.OQC(菊湿2].00C)
僅 5g藍5gc言霜 )
､- い_ ､一十 !
1 日 2時30分
2 】 13.49
3 1 15.20
._I :∴!こ:-.I
範 圧 E気 温 i泉 温 L湿
762.5 i /
;:.:.'1I :_i:.∴
% 1Mache
10 形 原 健
次に同じ内径約17cm,高さ約27cmのど-
カーを用いて約1Dの温泉水を,一方は41.5-
41･80Cの温度に保ち,他方は41.3OCの温泉
水を大気に放冷したものの比較であるが,大
logRn(Macle) 第 5
気中に放冷した時の気温は2t-･0-20･00(二で
測定開始時刻よE)4時間の問の気温は25.0-
21.00Cであった.これをBとする.
囲
40 80 120 1(jO
41.4-41･80Cの泉浬に保ったものの 気泥
は,測定開始よl)4時間までは24.2-27.80C
であった.これをFとする.
第3図よE),一定量のラドンの逃散時nnを
P,･Fについて求めると,次の棟になる.
fiに於て2461-,4-192(分)
Fに於て146-3[)-111(分)
故に B/I;-192/111-1･73････(9)
‡欠にT;IFの分配率を比較すると
f3の分配率 (L13.OOC)-0.333
Fの分配率 (41･60C)-0.14S
B/F-0･232/0.148-1.r,7････(10)
叉B･F･に於ける,ラドンの溶解度を比較
すると
(Bunsenの溶解度)fiの溶僻度 (23.DOC)
=0.B2tF:J
γの溶解度(41.50C)-0･140
200 210 2LqO iL90 t'王L;0分
故に B/lI-0.22lJ/0･140-1.61･t･･(日)
更に泉塩を比重交すると
P,の温度-23.OOC
tlの温度-41.tr,OC
lソl',-41･乃/123･0-IISO--･(lil)
く9)～(12)より一定竜のラドンの逃散時間は
大体,ラドンの溶解度 (或は分配率)に比例
し,泉過に暑逆比例する事が知られる.即ち
一定時間のラドンの逃散量は,その湿度に於
ける溶解度に暑反比例する.
次に同一窄器を用い,泉塩並びに気温を暑
同一条件にし,温泉水中の塩化ナ トT)ウムの
濃度のみを異にする際に,ラドン含量の変化
がどの横になるかについて第10,11表並びに
第7図に示した.第IIl表に於ては温泉水2JOcc
を直径8･5cmのビ-カーに採 り,更に蒸溜水
260ccを加えて,浴槽に浸したものである.第
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?
? ?
? ?
? ?
?
? ?
? ?
ー
?
? ??? ?
?? ??? ??
?
? ?
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?
? ??
･式 ,:(一･un- )O｡してTGO-2Ⅰ寸g
･′-三:l≡(- vLll(｡ ク
α α/ 分配率
O.T)10 O.Ir)lO O.lJOT
O.41三 0.42O U.41三∃
O.3:iT t).3;I)o O.347
0.1295
0.i'3S O.2r);主 0.2{)2
0.2二三O
〓? ?? ?? ?? ? ?? ?? ?? ? ?? ? ?? ? ? ?
? ?
?
? ?
?? ?
?
? ?
? ?? ?? ?
? ?
? ? ?
?
?
? ? ?
??
? ? ?
0.HS 0.117
0.
??
? ?
? ?
??
? ?
?
? ?
占=
三警≡≡至妙__
i2!､七･:Jr･.
ll
0.1 1.2 O.3 0.4 0..r:)
11表は,同じく直種8･5cmのピ-カ-に温泉 の溶液 2,-0ccを加え浴槽に浸した もの で あ
水250ccを採E),更に80g/Bの塩化ナ トT)ウム る･
第 10 表
昭和･2時 郷 0日 1時 粉 採水 (松原翫 氏井戸水)(慧筑…5CI.nc蒜言責競l言欝rcc)
泉温Tl,.40C (束塩814cc) ('1-1i'7･8mg/AH(二()3-9r)･Omg/ASod,-31.･rjmg/A
〔ヾ)l時 刻 経過時間分 1 oC I o(1
2 t ll.18 F 33 'V , ざ.I
､1皇 ∴ I1
168 .測定に20cc使用
149 〝
3 11.50 65 / 8.9 9S JV
この結果は第 7図から知られる様に,縦軸 itは第10,11表は夫々1~)･aの如き直線上に采
にラド-/含量の対数を取り,横軸に時間を取 る･且つこの,1･1)の二直線は互に暑平行にな
12 砂 原 煙
第 11 表
昭和28年3耶 0日 10時S分採水 (松原茂正氏井戸水)(慧Nifa8詣蒜品Tc㍍禁忌窟5-LO諾og/C)
泉温ILKj･40C (気温8･40C)C1-127･8mg/AIiCO.拝 95.6mg/ASO.t-31.5mg/A
logRn(Macl-e) 第 7 図
30 60 90
る事が見HJlされる.この事茸は温泉水の塩化
ナ トリウムの濃度が 0.1-40･1g/Bの範鯛で
は,ラドンの逃散速度に変化を及ぼさないも
のと見てよい.
総 括
以上の結果を掩括すると次の棟になる.
1)ラドンの逃散速度はラドン含量につ い
て一次式で示される.即ち泉温41.50C～41.8
oC,気温24.30C～28.00Cに放て,内径 17cm
高さ27cmのビーカーを使用して得られた茸
験式は,
logaニー0･0048t+2.59
120 180 180 210 210分
となる･但しt-時間分,a-Rn含量Macle
2)ラド./の分周巳率よりも明らかな如 く,
ラドンの逃散速度は気温並びに泉塩に暑比例
する･
3)湿度の高低とラドンの逃散速度とは大
体反比例的である.
4)ラドンの逃散速度は室気に揺する面積
の平方根即ち牛襟に比例する1
5)塩化ナト1)ウムの濃度が0･1-40･1g/A
の範囲内では,内陣8.5cmのビーカーを使用
し,泉温36.50C～38.OOC,気温 8.5OC～9.5
oCに於て,ラドンの逃散速度に変化 を認 め
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STUDIESON rllIE AGING OF MINERAL WATERS(Ⅰ)
CHANGESlN THE RADON COI＼TENT OF THERMAL
wATERSOF MISASA AFTER FLOwING OUT.
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